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Abstract
 
Research and development of technologies for the safe handling of high-level tritium are 
indispensable for realization of a thermonuclear fusion reactor, and tritium measurement 
techniques play an important role in this subject. More than 35 years have been spent for the 
studies in this field at the Hydrogen Isotope Research Center (HRC), University of Toyama. 
Nuclear fusion systems need new measurement techniques that work in the limited range of 
conditions with high tritium level, as well as at the environmental level, because nearly pure 
tritium is used as fuel particles in the fusion system. Therefore, new measurement techniques 
have been investigated so far at HRC, and some of them have already played a certain role in 
the research on tritium-material interactions, but they are not enough yet. Further studies on 
measurement techniques will be required to establish the ability for precise control of 





１． はじめに  
 トリチウムが自然界に存在することが確認されてから早や 80年近く経過した。一方、我が
国にトリチウムが初めて輸入されたのは今から 59 年前の 1956年 11 月で、その利用目的は旧
富山大学・文理学部物理化学教室での触媒化学における反応機構の解明に対するトレーサー
利用であった。しかし、当時我が国にはトリチウム専用の測定器が未だない時代であり、計























 1931 年末に Urey らによって重水素が発見 3）されて以来、三重水素の探索が質量分析法や
分光学的手法を用いて行われたが 4-7)、トリチウムは重水素の存在比に比べてはるかに低いこ
と、重水の濃縮不足及び使用した分析装置の感度不足等によりその同定には至らなかった。











Year Half-life, Years References
1940 0.41±0.11 L.W. Alvarez and R. Cornog, Phys. Rev., 57 (1940) 248.
1940 >10 L.W. Alvarez and R. Cornog, Phys. Rev., 58 (1940) 197.
1940 31±8 R.D. O'Neal and M. Goldhaber, Phys. Rev., 58 (1940) 574.
1947 12.1±0.5 A. Novick, Phys. Rev., 72 (1947) 972.
1947 10.7±2.0 M. Goldblatt, E.S. Robinson and R.W. Spence, Phys. Rev., 72 (1947)973.
1949 12.46±0.2 G.H. Jenks, J.A. Ghormley and F.H. Sweeton, Phys. Rev., 75 (1949) 701.
1950 12.46±0.1 G.H. Jenks, F.H. Sweeton and J.A. Ghormley, Phys. Rev., 80 (1950) 990.
1951 12.41±0.04 W.M. Jones, Phys. Rev., 83 (1951) 537.
1955 12.262±0.004 W.M. Jones, Phys. Rev., 100 (1955) 124.
1958 12.58±0.18 M.M. Povov, I. V. Gagarinskii, M.D. Senin, I.P. Mikhalenko and I.M. Morozov,Atomnaya Energiya, 4 (1958) 296.
1963 12.355±0.010 J.F. Eichelberger, G.R. Grove and L.V. Jones, USAEC Report MLM-1160,Mound Laboratory, (1963).
1963 12.355±0.010 J.F. Eichelberger, G.R. Grove and L.V. Jones, USAEC Report MLM-1176,Mound Laboratory, (1963).
1966 12.31±0.13 J.S. Merritt and J.G.V. Taylor, Report AECL-2510, Chalk River Lab., 1966.
1967 12.346±0.002 K.C. Jordan, B.C. Blanke and W.A. Dudley, J. Inorg. Nucl. Chem., 29 (1967)2129.
1967 12.25±0.08 P.M.S. Jones, J. Nucl. Mater., 21 (1967) 239.
1977 12.323±0.004 C.R. Rudy and K.C. Jordan, Progress Report MLM-2458, US DOE, Mound Lab.,1977
1980 12.43±0.05 M.P. Unterweger B.M. Coursey, F.J. Schima, and W.B. Mann, Int. J. Appl.Radiat. Isot., 31 (1980) 611.
1987 12.29±0.10 B. Budic and H. Lin, Bull. Am. Phys. Soc., 32 (1987) 1063.
1987 12.38±0.03 B.M. Oliver, H. Farrar IV and M.M. Bretscher, Appl. Radiat. Isot., 38 (1987) 959.
1987 12.32±0.03 J.J. Simpson, Phys. Rev. C, 35 (1987) 752.
1988 12.279±0.033 Y.A. Akulov, B.A. Mamyrin, L.V. Khabarin, V.S. Yudenich and N.N.Ryazantseva, Pis'ma Zh. Tekh. Fiz.,14 (1988) 940.
1991 12.31±0.03 B. Budic, J. Chen and H. Lin, Phys. Rev. Lett., 67 (1991) 2630.
2000 12.33±0.03 M.P. Unterweger and L.L. Lucas, Appl. Radiat. Isot., 52 (2000) 527.
2000 4500±7 days(12.32±0.02 y)
L.L. Lucas and M.P. Unterweger, J. Res. Natl. Inst.Stand. Technol., 105 (2000)
541.
2004 12.264±0.018 Yu.A. Akulov and B.A. Mamyrin, Phys. Letters B, 600 (2004) 41.
2006 4497±4 days(12.31±0.01 y) Desmond MacMahon, Appl. Radiat. Isot., 64 (2006) 1417.










 トリチウムが放射性物質であることを確認したのは、上述の Alvarez らの電離箱を用いた
測定が最初であろう 11)。この後から今日に至るまで多くの研究者によって色々な計測法でト










低くても測定できという点に大きな相違がある。例えば、液体試料 1 cm3中に 107個のトリチ
ウムが存在すれば十分測定できる。トリチウムがトレーサーとして利用された最初の研究例


























































































































(Q=H, D and T)
(1 pCi/cm  )3
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Distribution of Tritium Concentration in Fusion System
(0.13 pCi/cm  )3






























Method / Device Common Working Range
physical state Real-time
Measurement Remarkgas liquid solid
Volumetry ~ above 370 MBq ○ --- --- --- requirement of purity data 
Gravimetry ~ above 3.7 GBq --- △ △ --- requirement of purity data
Calorimeter ~ above 3.7 GBq ○ ○ ○ --- large amount of tritium
Mass Spectrometer ~ below 10-3 Pa ○ --- --- △ processing of exhaust gases
Gas Chromatography ~ below 37 GBq ○ --- --- --- processing of effluent gases
Infrared Absorp. Spectrom. ~ above 1 Pa --- ○ △ △ stability of infrared beam intensity
Laser Raman Spectrometer ~ above 100 Pa ○ --- △ △ stability of laser beam intensity
Electron Multiplier ~ below 10-3 Pa ○ --- △ △ processing of exhaust gases
Ionization Chamber 37 mBq/cm3 - carrier free ○ --- --- △ depending on chamber volume
Proportional Counter ~ below 370 kBq ○ --- △ △ requirement of quenching gas
Inorg. Scinti. Counter ~ above 10 kPa ○ --- --- △ contamination of scintillator
Liquid Scintillation Counter ~ below 370 kBq --- ○ △ --- processing of liquid waste
Plastic Scintillation Counter ~ below 370 kBq --- ○ △ △ contamination of scintillator
Others: Autoradiography, Gas Flow Counter, Nuclear Magnetic Resonance, Nuclear Reaction, Electret Dosimeter, and so on.
Table 2. A list of methods and techniques available for tritium measurement. 























気的な接続図を Fig. 4 に示す。この小容
積電離箱で観測されたトリチウム濃度と


















Fig. 3 Photo of a small ionization 
chamber.
Fig. 4 Electrical connection of measurement 
system by a small ionization chamber. 





















 ４番目の問題は、核融合炉燃料サイクルにおいて特に問題となる Jesse 効果 24)の影響であ









D2 + e- ---- D2+                   (1) 
T2 + e- ---- T2+                    (2) 
DT + e- ---- DT+                  (3) 
He + e- ---- He+                   (4) 
He + e- ---- He*                   (5) 
He* + D2 ---- D2+ + He             (6) 
He* + T2 ---- T2+ + He              (7) 





Fig. 6 Total pressure dependence of the ionization 
current. Tritium concentrations in H-T, D-T and T2 













Table 3. Excitation and ionization 


















との相互作用によってβ－線の運動エネルギーの一部は透過能の大きい制動 X 線や特性 X 線
に転換されることを利用したもので、これらの X 線強度を測定することにより閉じ込め容器
内のトリチウム量を評価しようとする方法である。設計・制作されたトリチウム閉じ込め容
器の断面図が Fig. 7 に示されている。閉じ込め容器はベローズバルブを接続した真空装置用
ステンレス鋼製 ICF フランジ、両面フランジおよびベリリウム窓付きフランジからできてお
り、X 線の発生・透過窓には金コーティングしたベリリウム板がロウー付けされている。内
容積は約 30 cm3であり、X 線強度は NaI(Tl)シンチレーションカウンターで計測される。 
本装置を用いて X 線強度に対するトリチウム圧依存性を調べた結果が Fig. 8 に示されてい
る。トリチウムの希釈率や希釈ガスが異なる３種類のトリチウムガスを使用して測定されて





























(Au / Be disk)
Tritium
(30 cm  )3
Fig. 7 Sectional view of the confinement-vessel of tritium 
gas. 






















Total pressure, P / Pa
: H2 - T2(1%)
: D2 - T2(1%)
: T2
 (Dead Time=3.5 s)
    Fig. 8 Total pressure dependence of the X-ray intensity 










る気体の主成分は T2、DT、D2及び He であるが、HT、HD 及び H2の混入も避けられない。











 トリチウム混合ガスを分離・濃縮したのち、元素状トリチウム成分(HT、DT 及び T2)のみ
の混合ガス中の同位体組成はレーザーラマン分光法によってその場計測が可能である 29-30)。
但し、測定限界の分圧は計測用セル内の光路長に依存するが、ほぼ 0.1 kPa 以上である。また、
HTO、DTO 及び T2O 等の同位体水の分圧計測については赤外分光法が適用可能である。
D2O(1206.1 cm-1)及び T2O (981.5 cm-1)の吸収ピークにおけるモル吸光係数は、それぞれ 2.5×
10-2及び 3.8×10-3 cm2/mol であると報告されている 31)。 
 液体状態のトリチウム水の濃度測定には液体シンチレーションカウンターが専ら使用され
ており、その測定技術はほぼ完成している。測定条件にもよるが、普及型の液体シンチレー








































Detector Sensitivity ／Bq・cm-2 Remark




Plastic scintillator >1 Hugh Whitlock Ltd. VSC 5000 Vacuum Scintillation Counter
>1.5 Harwell Instruments-Tritium Smear Monitor 9212-1
>0.4 Berthold-LB1210 with LB6225 probe
>0.08 Nuclear Measurement Corp. PC-55(smear)
Smear/LSC >0.02 Assuming 10% removal
Nd:YAG laser/LSC >0.02 Removal efficiency:65-95%
Windowless ionization
chamber >78 Ionization surface activity monitor




Table 4. Measurement methods of tritium retained on surface of materials. 
Table 5. Measurement methods of the tritium amount/depth profile in materials. 
Method Detectable depth Lowerdetection limit Remark
Calorimeter ------ ～10 mCi Non-destructive, Large amount
Chemical etching ------ ～1 pCi Loss of a sample, Choice of electoryte
Nucler reaction ～2m ～10 ppm Large device
Backscattering ～0.1 m ～1021 cm-3 Large device
-ray-induced X-
ray spectrometry 100～1000 m ～1 Ci/cm
2 Non-destructive, in-situ measurement







































(BIXS: -ray-Induced X-ray Spectrometry)”が
ある 43-45)。本測定法の基本原理は、トリチウ
ムから放出されたβ－線の一部は材料中で透
Fig. 9 Photo of a -ray detector for tritium 
measurement. Thin membrane of the entrance 
window is 0.15 mg/cm2 in thickness. 

































Fig. 10 X-ray spectrum observed for a 
tritium-containing SS316 sample in Ar 
atmosphere. The SS316 sample was prepared 





過能の大きい X 線に転換されるので、その X 線強度の測定やスペクトル解析に基づくもので
ある。例えば、高温でトリチウムガスにさらされたステンレス鋼をアルゴンガス雰囲気にお
いて、低エネルギーX線測定器で X 線スペクトルを観測すると、Fig. 10 のようなスペクトル
が得られる。なお、ここで観測されている Ar(K2.96 keV)ピークの強度は、ステンレス鋼の
表面及び表面層(<0.5 m)に保持されているトリチウム量に比例する。また、ステンレス鋼の
主成分である Cr、Fe 及び Ni の特性 X線ピーク及び強度は弱いが 6 keV 付近に最大値をもつ
幅広な制動 X 線ピークも観測され、トリチウムが内部にも拡散して捕獲されていることを示
している 46)。Fig. 11 はトリチウムイオンを室温で多結晶タングステンに照射した際に観測さ
れた X 線スペクトルである。Fig. 10 に示された X 線スペクトルと同様に、Ar(K及び W(M)
の特性 X 線が観測されている。但し、制動 X 線強度は極めて弱く、内部への拡散がほとんど
生じていないことを示唆している 47)。 
 材料内部のトリチウム深さ分布はエッチング法等により調べることは可能であるが、測定
試料の消失及びエッチング廃液の処理などの問題がある。一方、Fig. 10 に示した特性 X線ピ
ークとともに観測される制動 X 線ピークの形状は、材料内部に捕獲されているトリチウムの
深さ分布に依存するため、この形状を計算機シミュレーションによって数値解析することに































Fig. 11 Measurement of X-rays emitted 
from a tritium-containing tungsten 
sample in Ar atmosphere. The tungsten 
sample was prepared by ion irradiation of 
tritium at room temperature. 

















































Depth, d / m
Fig. 12 Tritium depth profile estimated from 
the X-ray spectrum, which was observed for 
an SS316 sample irradiated with tritium ions 






















は適用が困難となる。例えば、37 GBq の純粋なトリチウムガスの体積は標準状態で 0.385 cm3 



















   Fig. 13 Cross-sectional view of high sensitivity calorimeter used 




















 本熱量計の内部に装備されている基準抵抗(100.0 ± 0.1 Ω)に所定の電圧を一定時間印加し、
その際に観測された温度変化の測定例を Fig. 14 に示す。なお、ジュール加熱用の基準抵抗に
は温度係数の小さなマンガニ線が採用されている。本熱量計で使用している温度センサーは
254 対の熱電素子が直列に接続されたサーモモジュールで、その感度は 52 mV/K である。両
方のサーモモジュールで測定された温度差の出力は直流増幅器を通して所定の電圧まで増幅
される。増幅器の分解能は 0.1 V であるので、理想的には 2x10-6 K の温度差を測定できる事
になる。温度変化の出力からトリチウム量を決定するためには校正曲線が必要となるが、Fig. 
15 は本試験で採用された熱量計に対する校正曲線である。入力として 0.1～100 W（ほぼ 0.11
～110 GBq に相当）の範囲で
変化させた時、出力として
は 0.3～30 V が得られ、極
めて良好な直線関係が確認
されている。なお、本校正





















  applied voltage: 36.93 mV
  resitance: 100.0 
  power: 13.64 W
  time: 60 min










Time, t / min
Fig. 14 An example of changes in the output 
due to temperature difference between sample 
and reference-cell holders. The applied voltage 
to standard resistance was set at 36.93 mV. 















Input, Qin / W
: June 18, 2008
E
out
=  (0.2699±0.0019) Q
in
(r=0.9999)
: March 8, 2011










































Fig. 16 Photo of the sample and reference cells 
for solid material absorbed tritium: A is before 











2006/3/30 709 29.6 28.8
2006/5/20 729 3.12 3.08
2007/4/29 1104 27.8 27.4
2007/5/27 1101 2.95 2.95
2008/4/20 1461 26.3 26.1  
2008/5/01 1440 2.80 2.84
2009/3/16 1790 25.0 24.9








High-level sample Low-level sample
3.49 (from IC)
33.0 (from IC)
Table 6. Measurement examples of change in the activity of tritium 















 現在、空気中に存在する HT、HTO 及び CH3T などのトリチウム濃度は、大気圏内核実験
が実施された 1960 年代と比較すると極めて低くなっており、HT や HTO 濃度は 1x10-2 Bq/m3
程度、CH3T は 3x10-3 Bq/m3以下である 51)。なお、HTO 濃度については大気中の水分量と相
関があり、気象の影響を受けて季節変動を示すことが知られている。また、河川水中の濃度




























で述べた BIXS 法に対する試験例がある。これはγ線共存下での BIXS 測定用低エネルギーX
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